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Die f olgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 

(g) Hochtemperaturstabile Katalysatoren zur Zersetzung von N2O 

@ Die Erfindung betrifft einen kupferhaltigen Katalysator 
zur Zersetzung von N2O, enthaltend eine Verbindung der 
allgemeinen Forme! MXAI2O4, in der M Cu oder Mischun- 
gen von Cu mit Zn und/oder Mg bedeutet, worin x einen 
Wert von 0,8 bis 1,5 aufweist Des weiteren betrifft die Er- 
findung ein Verfahren zur katalytischen Zersetzung von 
reinem oder in Gasgemischen enthaltenem N2O bei er- 
hohter Temperatur, in dem der erfindungsgemaf^e Kataly- 
sator eingesetzt wird. 
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Beschreibung 

Die Erfindung betriffi dnen Katalysator zur Zersetzung von N A Vcrfahrcn zu dessen Herstellung sowie ein Ver- 
fahren zur Zersetzung von N2O mit diesem Kalalysalor. 

5 N2O entsteht als Nebenprodukt bei vielen Prozessen, bei dencn HNO3 in flussigCT Phase als Oxidationsmittel einge- 
setzt wird. Insbesondere bei der Umsetzung von Alkoholen, Aldehyden und Ketonen, z. B. Cyclohexanol und Cyclo- 
hexanon zu Adipinsaure, Acetaldehyd zu Glyoxal Oder Glyoxal zu GlyoxylsSure werden betrachlliche Mengen l^feO frei- 
gesetzt. Weiterhin vsdrd N2O bei der Herstellung von Nikotinsaure und Hydroxylamin emittierL Daneben bildet sich N2O 
als Nebenprodukt auch bei der Herstellung von Salpetersaure durch Verbrennung von NH3. 

10 In dnem im Jahr 1991 in der Zeitschrift Science, 251 (1991), Sdte 932 verbflFenlUchten Artikel zeigen Thiemens und . 
Trogler auf, daB N2O ein gewisses SchSdigungspotential fiir die Erdatmosphare zukommt. N2O gilt in der Stratosphare 
als eine wesentliche Quelle fiir NO, welches wiedenim wesentlichen EinfluB auf den Abbau von Ozon in der Strato- 
sphare haben soil. Zudem gilt N2O als Treibhausgas, wobd das Erderwannungspotential von N2O etwa 290 mal groBer 
sein soil als das von CO2. 

15 In den letzten Jahren wurde eine Vielzahl von Druckschriften veroffentlicht, die sich mit der Verminderung der durch 
antrbpogene Tatigkeiten bedingten N20-Emissionen beschaftigen. 

Die Verwendung von Katalysatoren bei der Reduktion bzw. Zersetzung von N2O erlaubt es, die Reaktion bei dnem, 
im Vergleich zur rein ihermischen Zersetzung, deutlich tieferen Tfemperatumiveau durchzufuhren. 
In EP-A 0 687 499 ist ein Katalysator zur katalytischen Reduktion von NOx und/oder zur Oxidation von Kohlenwas- 
20 sereioffen in Abgasen beschrieben, der aus einem Kupferoxid-Zinkoxid-Aluminiumoxid-Spinell der chemischen Formel 
CuAZncAlD04 bestehi, wobd A + C + D = 3, A > 0. C > 0 und D > 0 gUt. Das ^ferhaltms von Cu und Zn zu Al ist in dieser 
Veroiffentlichung in groBen Grenzen freigehalten. In einem Beispiel wird NO mit Propen zu N2 und H2O an den ofifen- 
barten Katalysatoren umgesetzt. Auf die Zersetzung von N2O bei hohen Temperaturen wird nicht eingegangen. 

WO 94/16798 beschreibt ein Verfahren zur katalytischen Zersetzung von reinem oder in Gasgemischen enthaltenem 
25 N2O. Als Kalalysalor wird ein MxAl204-Katalysator eingesetzt. Dieser wird durch Mischen von CUAI2O4 mit Sn, Pb 
Oder einem Element der 2. Hauptgruppe oder Nebengruppe des Periodensystems der Elemente als Oxid oder Salz oder in 
elementarer Form und anschlieBendes Calcinieren bei einer Temperatur von 300°C bis 1300°C und einem Druck von 0,1 
bis 200 bar hergestellt. GemaB den Vergleichsbeispielen 1 und 2, wie sie in der vorliegenden Beschreibung weiter unten 
unter "Beispiele" zu Beginn dargestellt sind, beiragt der x-Wert in der allgemeinen Formel MXAI2O4 0,61 (Verglcichs- 
30 beispiel 1) bzw. 0,76 (Vei^gleichsbeispiel 2). 

Die aus dem Stand der Technik bekannten Kalalysiatorsysteme sind zur Zersetzung von N2O geeignet. Ihre thermische 
Stabilitat bei Temperaturen oberhalb von SOO'^C ist jedoch nicht optimal. Ein Problem stellt weiterhin in vielen Fallen die 
■ Desaktivierung der Katalysatoren dar, die einen haufigen Austausch der Katalysatorschuttung notwendig macht. Insbe- 
sondere bei Temperaturen von oberhalb 500°C, wie sie fur einen nahezu volistandigen Abbau des N2O bei vertretbarer 
35 Katalysatormenge vorteilhaft sind, kommt es zu einer starken, irreversiblen Desaktivierung. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es daher, einen Katalysator zur Zersetzung von N2O bereitzustellen, der bei 
hohen Temperaturen thermisch stabil ist. 

Diese Aufgabe wird gel6sl durch einen kupferhaltigen Katalysator zur Zersetzung von N2O, enthaltend eine Verbm- 
dung der allgemeinen Formel MXAI2O4, in der M Cu oder Mischungen von Cu mit Zn und/oder Mg bedeutet Der Kata- 
40 lysator ist erfindurigsgemaBdanndadurchgekennzeichnet, daB X einen Wert von 0,8 bis 1,5 aufweisL 

Bei den erfindungsgemaBen Katalysatoren handelt es sich vorzugsweise im wesendichen um Spinelle, die in geringem 
AusmaB noch freic Oxide in kristalUner Form, wie MO (M z. B. Cu, Zn, Mg) und M2O3 (M z. B. Al) enthalten konnen. 
Das Vorliegen einer Spinellphase kann durch die Aufhahme von XRD-SpekU:en nachgewiesen werden. Der Anteil der 
Oxide im Katalysator beu-agt im allgemeinen 0 bis 5 Gew.-%, bevorzugt 0 bis 3,5 Gew.-%. 
45 Die Menge an Cu und gegebenenfalls Zn und/oder Mg sollte so gewShlt werden, daB man einen gefiillten bzw. nahezu 
gefullten Spinell erhait. Das bedeutet, daB x in der allgemeinen Formel MXAI2O4 einen Wert von 0,8 bis 1,5, bevorzugt 
0,9 bis 1, 2, besonders bevorzugt 0,95 bis 1, 1, aufweist. Es wurde gefundenj daB fiir x-^rte unterhalb von 0,8 die ther- 
mische Stabilitat weilgehend verloren geht. x-Werte oberhalb von 1,5 fuhren ebenfalls zu einer Verschlechterung der Ka- 
talysatoraktivitat und -stabilitat Der erfindungsgemaBe Katalysator mit einem x-Wert von 0,8 bis 1,5, bevorzugt 0,9 bis 
50 1 ,2, besonders bevorzugt 0,95 bis 1 , 1 , in der allgemeinen Formel MXAI2O4 ist somit ein hochtemperaturstabiler Kataly- 
sator zur Zersetzung von N2O. Der Katalysator zeigt ein glinstiges Altaungsvertialtcn, d. h. der Katalysator bleibt lange 
Zcit akdv, ohne thermisch desaktiviert zu werden. 

Die erfindungsgemaBen Katalysatoren enthalten Kupfer in oxidischer Form, berechnet als Kupferoxid, CuO, in einer 
Menge von im allgemdnen 1 bis 54 Gew.-%, bevorzugt von 5 bis 40 Gcw.-%. besonders bevorzugt von 10 bis 30 Gew.- 
55 %, bezogen auf den Gesamtkatalysator. . ^ 

Der erfindungsgemaBe Katalysator kann zusaizlich weitere Dotierungen. insbesondere Zr und/oder La in oxidischer 
Form enthalten. Dotierungen mil Zr und/oder La erhohen die thermische Stabilitat der Katalysatoren weiter, allerdings 
wird die Anfangsaktivitat geringfugig gesenkt. Besonders vorteilhaft ist es, Zr- und/oder La-Dotierungen iiber entspre- 
chende element-dotierte Al-Oxide einzubringen. Der Gehalt der Dolierverbindungen im erfindungsgemaBen Katalysator 
60 betragt im allgemeinen zwischen 0,0 1 und 5,0 Gew.-%. bevorzugt zwischen 0,05 und 2 Gew.-%, 

Zusatzlich kann der erfindungsgemaBe Katalysator noch weitere melallische Aktivkomponenten enthalten. Solche 
metallischen Akdvkomponenten sind vorzugsweise Metalle der 8. Nebengruppe des Pfcriodensysiems der Elemente, be- 
sonders bevorzugt Pd, Pt, Ru, Rh. Dadurch konnen Katalysatoren erhalten werden, die nicht nur bei hohen Tfemperatuien 
sehr aktiv sind, sondern bereits bei Temperaturen von unter 400**C eine sehr hohe AktivitSt besiizen. Die erfindungsge- 
65 maBen Katalysatoren kfinnen daher in dnem weiien Temperaturberdch eingesetzt werden, was bd adiabat-betriebenen 
N20-Zerselzungsverfahren dn groBcr Vorteil ist. Der Antdl der Metalle der 8. Nebengruppe am erfindungsgemaBen Ka- 
talysator beu-agt im allgemeinen 0,01 bis 5 Gew.-%, bevorzugt 0,1 bis 2 Gew.-%. 
Die erfindungsgemaBen Tragerkatalysatoren konnen in Form von Pellets, Waben, Ringen, Splitl, Voll- und Hohlslran- 
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gen Oder auch in anderen geometrischen Fonnen vorliegen. Fiir bestinunte Anwendungen ist es dabei wichtig, daB Form 
und GrdBe so gewahlt werden, daB ein rnoglichst kleiner Druckverlust entsteht. 

Die erfindungsgem^en Katalysatoren weisen im allgemdnen eine B£T-OberflSche von 30 bis 150 mVg, bevorzugt 
50bis lOOm^/gauf. 

Die erfindungsgemaBen Katalysatoren weisen vorzugsweise ein bimodales oder trimodales Porengefiige auf. Sie ent- 5 
halten Mesoporen von 10 bis 100 nm, bevorzugt von 10 bis 30 nm und Makroporen von 100 bis 5000 nm, bevorzugt 100 
bis 2000 nm. Solche Katalysatoren sind deutlich aktiver als Katalysatoren mit monomodaler Porenstruktuc 

Die PorositSt des IVagers soUte vorteilhaft so beschaffen sein, daB das Porenvolumen zwischen 0,10 und 0,70 mVg 
liegt 

Die erfindungsgemS^en Katalysatoren kdnnen aus oxidischen Einsatzstofifen.hergestellt werden bder aus Einsatzstof- lo 
fen, die beim abschlieBenden Calcinieren in die oxidische Form ubeigehen. Sie konnen nach einem Verfahren heigestellt 
werden, in dem die Einsatzstoffe, enthaltend Al, Cu und gegebenenfalls Zn und/oder Mg, sowie gegebeneiifalls weitere 
Zusatzstoffe, in einem Schritt gemischt, zu Formk5ri)em verformt und gegebenenfalls bei Ibmperatuien von oberfaalb 
500''C behandelt werden. 

In einer bevorzugten Ausfuhrungsform des \ferfahrens wird eine Mischung der Einsatzstoffe, beispielsweise durch 15 
Trocknen und Tableltierung, zu entsprechenden Formkorpem verarbeitet. Diese werden dann fUr 0,1 bis 10 Stunden auf 
Temperaturen zwischen 500**C und lOOO^C erhitzt (Calcinierung). Altemadv kann unter Wasserzugabe in einem Kneter 
Oder Mix-MuUer eine verformbaie Masse hergestellt werden, die zu entsprechenden Formkorpem verstrangt oder extru- 
diert wird. Die feuchten Formk5rper werden getrocknet und anschlieBend wie beschrieben calciniert 

Besonders bevorzugt werden die erfindungsgemaBen Katalysatoren nach einem Verfahren hergestellt, das die folgen- 20 
den Schritte umfafit: 

a) Herstellung eines oxidischen Cu-Al-Formkorpers, 

b) Tranken des Fomnkorpers mit loslichen Cu- und gegebenenfalls Mg- und/oder Zn-\%rbindungen, 

c) anschlieBendes Trocknen und Calcinioen. 25 

In diesem Verfahren wird vorzugsweise zuerst aus Cu in Form von Cu(N03)2 und/oder CuO und einer Al-Kompo- 
nente ein Trager hergestellt. Bei der Herstellung des IVSgers kann eine Mischung der Einsatzstoffe beispielsweise trok- 
ken Oder unter Wasserzugabe erfolgen. Auf den Trager konnen durch ein- oder mehrmalige TYankung Zn- und/oder Mg- 
Komponente(n) aufgebracht werden. Die erfindungsgemaBen Katalysatoren erhalt man nach Ihxknung und Calcinie- 30 
rung bei Temperaturen von 500 bis 1000°C, bevorzugt von 600 bis 850°C. 

Vorzugsweise wird Cu als Mischung aus CuO und Cu0^O3)2 eingesetzt. Die so hergestellten Katalysatoren besitzen 
eine hShere mechanische Stabilitat als die nur aus CuO bzw. nur aus Cu(N03)2 hergestellten Katalysatoren. Weiterhin ist 
es bevorzugt, gegebenenfalls entsprechende Mischungen von Oxiden und Nitraten des Zn und/oder Mg einzusetzen. An- 
stelle von Oxiden und Nitraten kann man auch reine Oxide einsetzen, wenn man zusatzlich dazu saure \%rformungshilfo- 35 
mittel wie Ameisens^ure oder Oxalsaure zusetzt. Insbesondere bei der Herstellung der erfindungsgemaBen Katalysatoren 
in einem Schritt, bei der alle Einsatzstoffe gemischt und zu FormkSrpem weiter verarbeitet werden, ist es sehr vorteilhaft, 
Mischungen von Oxiden und Nitraten einzusetzen. 

Des weiteren ist es bevorzugt, als Aluminiumkomponente eine Mischung aus AI2O3 und AlOOH einzusetzen (z. B. 
von Condea). Geeignete Al-Komponenten sind in EP-A 0 652 805 beschrieben. Setzt man beispielsweise AlOOH und 40 
AI2O3 von Condea im Verhaltnis von 70 Gew.-% zu 30 Gew.-% ein, so erhalt man Katalysatoren, die eine bimodale Po- 
renstruktur aufweisen. Sie sind deudich aktiver als Katalysatoren mit monomodaler Porenstruktut 

Zur Erhohung der Aktivitat bei tieferen Temperaturen, insbesondere bei Temperaturen unterhalb von 400**C, kGnnen 
Metalle der 8. Nebengruppe des Periodensystems der Elemente. wie Pd, Pt, Ru und Rh auf die Katalysatoren aufgebracht 
werden. Vorzugsweise werden diese Edelmetalle iiber einen IVgnkschria in Form ihrer NiUrate aufgebracht. Im AnschluB 45 
an die Trankung erfolgt die Zersetzung bei Temperaturen von 200 bis 600**C und Reduktion zum elemeniaren Edelme- 
tall. Auch andere, bekannte Verfahren konnen zum Aufbringen der Edelmetalle genutzt werden. 

Die erfindungsgemaBen Katalysatoren sind zur Zersetzung von N2O geeignet. Ein weiterer Gegenstand der vorliegen- 
den Erlindung ist daher ein Verfahren zur katalytischen Zersetzung von reinem oder in Gasgemischen enthaltenem N2O 
bei erhdhter Temperatur, in welchem ein Katalysator gemaB der vorliegenden Erfindung eingesetzt wird. 50 

Vforzugsweise werden die erfindungsgemaBen Katalysatoren zur Zersetzung von N2O in N20-haltigen Abgassu^men 
eingesetzt, wie sie beispielsweise bei Verfahren zur Herstellung von Adipins^ure, SalpetersSure, Hydroxylaminderiva- 
ten, Caprolactam. Glyoxal, Methylglyoxal, Glyoxylsaure oder bei >ferfahren zur Verbrcnnung stickstofflzaldger Materia- 
lien, z. B. NH3, anfallen. 

Besonders geeignet ist das Verfahren zur Zersetzung von N2O in Abgasen der Adipinsaureheirstellung und Salpeter- 55 
saureherstellung. Des weiteren eignet sich das erfindungsgemaBe Verfahren zur Reinigung von ProzeBgasen der Anuno- 
niakverbrennung. 

Aus den Salpelersaureabgasen kann das N2O beseitigt werden, ohne daB weitere Stickoxide, NO^, (Wertprodukle) in 
nennenswerten Mengen zersetzt werden. Weitere Sdckoxide sind StickstofFmonoxid (NO), DisuckstofFtrioxid (N2O3), 
Stickstoffdioxid (NQ2), DistickstofftcUDxid (N2O4), Distickstoffpentoxid (N2O5), Stickstoffperoxid (NO3). Der Gehalt 60 
an Stickoxiden, NOx, kann in der Regel 0 bis 50 V3i.-%, bevorzugt.l bis 40 VoL-%, besonders bevorzugt 10 bis 30 Vol.- 
%, bezogen auf das Gesamtgas, beu-agen. 

Das Verfahren eignet sich zur Reinigung von Abgasen, deren N20-Gehalt zwischen 0,01 und 50 Vol.-%, bevorzugt 
zwischen 0.01 und 30 VoL-%, besonders bevorzugt zwischen 0,01 und 15 Vol.<%, bezogen auf das Gesamtgas, liegt. 

Neben N2O und weiteren Stickoxiden NOx kGnnen die Abgase beispielsweise auch N2, O2, CO, CO2, H2O und/oder 65 
Edelgase enthalten, ohne daB dies die Akdvitat der Katalysatoren wesentlich beeinflufit. GeringfUgige Hemmungen der 
KatalysatorakdvitSt kdnnen durch eine Erhohung des Katalysatorvolumens bzw. durch eine Emiedrigung der Belastung 
ausgeglichen werden. 
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Aufgrund der hohen thermischen Stabililat der erfindungsgemaBen Katalysatoren kann das erfindungsgemaBe \ferfah- 
ren bei Temperaturen bis zu llOO^C durchgefuhrl werden. Im allgemeinen kann das Verfahren in einem Temperaturbe- 
reich von 200*'C bis 1100°C. bevorzugl von 450**C bis 1000**C, besonders bevorzugt in einem Bereich von SWC bis 
9(XfC dufchgefubn werden. Durch die hohe thermische Stabililat der erfindungsgemaBen Katalysatoren sind problemlos 

s Lastwechsel mdglich. Die thermische Desaktivierung der erlindungsgem^n Katalysatoren bei hohen Ibmperaturen ist 
wesentlich geringer als die der aus dem Stand der Technik bekannten Katalysatoren, wie die nachfolgenden Beispiele 
zeigen. Besonders alterungsstabil sind La- und Zr-dotierte Katalysatoren. Wird das erfindungsgemaBe Verfahren bei tie- 
fereh Temperaturen {20O'*C bis 500^C) durchgefiihrt, so ist eine Dotierung der erfindungsgemaBen Katalysatoren mit 
Edelmetallen von Vorteil. 

10 Die nachfolgenden Beispiele erlautem die Erfindung zusatzlich. 

Beispiele 
Herstellung der Katalysatoren 

15 

Vergleichsbeispiel 1 
(WO 94/16798): Cu/Zn/Al-Spinell 

20 Eine Mischung aus 2840 g "Puralox SCF" (Herstellen Condea, Hamburg), 1660 g "Pural SB" (Hersteller: Condea, 
Hamburg) und 1000 g CuO (Hersteller: Merck, Darmstadt) wurde mit 200 ml Ameisensaure (gelost in 1400 ml H2O) 
0.75 h verknetet, zu 3 mm Strangen extrudiert, getrocknet und 4 h bei 800**C calciniert 714 g des CUAI2O4 enthaltenden 
AluminiumoxidU-agers (Wasseraufnahme: 69,1 %) wurden zweimal mit 490 ml einer salpetersauren (pH 3) waBrigen Lb- 
sung, die 326 g Zn(N03)2 enthalt, impragnierl, daraufhin 1 h bei Raumtemperatxir belassen. Der impragnierte TVager 

25 wurde bis zur Gewichlskonsianz bei 120°C getrocknet und abschlieBend 4 h bei 750^C calciniert. 

Vergleichsbeispiel 2 
(WO 94/16798): Cu/Mg/Al-Spinell 

30 

Eine Mischung aus 3460 g "Puralox SCF", 1800 g "Pural SB" und 1200 g CuO wurde mit 180 mi AmeisensSure (ge- 
lost in 3900 ml H2O) 1 h verknetet, zu 3 mm Strangen exuudiert, getrocknet und 4 h bei 800**C calciniert. 852 g des Cu- 
AI2O4 enthaltenden Aluminiumoxidtragers (Wasseraufnahme: 70%) wurden dreimal mit 470 ml einer salpetersauren 
(pH 2,5) waBrigen Losung, die 452 g Mg(N03)2 6H2O enthalt, impragniert, daraufhin 1 h bei Raumtemperatur belassen. 
35 Der impragnierte Trager wurde bis zur Gewichtskonstanz bei 120°C getrocknet und abschlieBend 4 h bei 750**C calci- 
niert. 

Vergleichsbeispiel 3 

40 Cu/Al-Spinell 

Eine Mischung aus 1978,3 g "Puralox SCF", 1082,3 g "Pural SB", 1942 g C\i(N03)2 x 3H2O, 660,47 g CuO werden 
mit 1,5% Ameisensaure in 400 g Wasser 30 min gekollert, zu 3 mm VollsU-angen extrudiert, bei 120°C getrocknet und 
bei 750°C calciniert. 

45 

Beispiel 1 

Einstufige Herstellung Cu/Zn/Mg/Al-Spinell 

50 Eine Mischung aus 2169,3 g "Puralox SCF', 1185,9 g "Pural SB", 1.090,1 g Cu(N03)2 x 6H2O, 370,74 g CuO, 
1495,6 g Zn(N03)2 x 4H20, 492 g ZnO, 2129,6 g Mg(N03)2 x 6H2O wurde unter Zugabe von 750 g Wasser 30 min lang 
gekollert, zu 3 mm Strangen exUiidiert, getrocknet und 4 h bei 750°C calciniert. 

Beispiel 2 

55 

Zweistufige Herstellung: Cu/Mz/Al-Spinell 

Eine Mischung aus 1978,3 g "Puralox SCF\ 1082,3 g "Pural SB", 1942 g Cu(N03)2 x 3H2O, 660,47 g CuO werden 
mit 1,5% Ameisensaure in 4(» g Wasser 30 min gekollert, zu 3 mm Vollstrangen extrudiert, bei 120X' geurocknct und 
60 bei 800°C calciniert. 4060 g dieses Tragers werden in drei Trankschritten mit 1560 g Mg(N03)2 gelrankt. Nach jeder 
Trankung werden die SUrange bei 120°C getrocknet und dann 4 h bei 750**C calciniert. 

Beispiel 3 

6S Zweistufige Herstellung: Cu/Zn/Al-Spinell 

Wie Beispiel 2, aber Trankung von 4000 g des erhaltenen TVagers mit 2000 g Zn(N03)2 in 2 Trankschritten (Zn-Nitrat 
als 1 8%ige Losung in Wasser). 
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Beipicl4 

Zweistufige Herstellung: CuyZn/Mg/Al-Spinell 

Wie Beispiel 2, aber Trankung von 4000 g des erhallenen TVagers erst mil 1000 g Zaff^O^h in zwei Tranl^chritten 5 
(Zn-Nitrat als 18%ige Losung in Wasser), darin mil 7S0 g Mg(NCb)2 in zwei TVankschritten (Mg-Niirai als 8,3%ige L6- 
sung in Wasser). 



Beispiel 5 

Zweistufige Herstellung: Vergleichskatalysator 1 + Mg-Nitrat: Cu/Zn/Mg/Al-Spinell 

715 g des Vergleichskatalysators 1 wurden mit 340 g Mg(N03)2 getrSnkt, getrocknet und dann 4 h bei 750**C calci- 
niert. 
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Beispiel 6 

Zweistufige Herstellung: Vergleichskatalysator 1 + Zn-Nitrat: Cu/Zn/Al-Spinell 
715 g des Vergleichskatalysator 1 wurden mit 750 g ZnCNOsh getrankt, getrocknet und 4 h bei 750°C calcinierL 20 

Beispiel 7 
La-doderter Cu/Zn/Mg/Al-Spinell 



25 



Ein Katalysator wurde wie in Beipiel 5 hergestelit, jedoch wurde ansteUe von reinem Pural (AlOOH) und Puralox 
(AI2O3) mit 3% La-dotiertes Pural und mit 3% La-dotiertes Puralox eingesetzt. 



Beispiel 8 

30 

Ph/Pd-dotierter Cu/Zn/Mg/Al-Spinell 

Der Katalysator wurde durch Impragnierung von Katalysator 5 mit einer Losung von RhCb und Pd(N03)2 hergestelit. 
Der Katalysator wird bei 120°C getrocknet und 3 h bei 250°C geiempert Katalysator 8 enthalt 0,3% RblOa und 0,18% 
PdO. 35 

Beispiel 9 

Rh/Pt-dotierter Cu/Zn/Mg/Al-Spinell 

40 

Der Katalysator wurde durch ImprSgnierung von Katalysator 5 mit einer L6sung von RhQa und Pl(NQ3)2 hergestelit. 
Der Katalysator wird bei 120**C getrocknet und 3 h bei 250''C getemperL Katalysator 9 enthalt 0,3% Rh2Q3 tmd 0.18% 

Pt02. 

DurchfUhrung des Tests zur N20-Zersetzung 45 

Um das Alterungsverhalten zu leslen, wurden die Katalysatoren vor den Tfests 21d in einem Calcinierofen auf 750®C 
erhitzt, um sie kunstlich zu altem. AnschlieBend wurden sie in die Ibstapparatur eingebaut und getestet. D^ Umsatz im 
Vergleich zu den nicht getemperten Kontakten ist ein Ma6 fur die thermische Desaktivierung. 

Die Tests wurden unter quasi-isothermen Bedingungen in einem Salzbadrcaktor durchgefUhrt. Als WSrmetrager 50 
diente eine Salzschmelze aus 53 Gew.-% KNO3, 40 Gew.-% NaN02 und 7 Gew.-% NaNOs. Die Zersetzung wurde in ei- 
nem 600 mm langen Reakdonsrohr aus Hasteloy C durchgefUhrt. Der Innendurchmesser betragt 14 mm. Das Gas wurde 
uber eine langere Vorheizsu^cke auf eine Reaktionstemperatur von 500**C gebracht. Um den Ttmperaturverlauf im Rohr 
messen zu konnen, wurde ein Innenrohr mit 3,17 mm AuBendurchmesser eingesetzt, in dem ein Thermoelement leicht 
verschoben werden kann. Getestet wurden jeweils 40 ml Kataly satorsplitt der Siebfraktion 1 ,6-2,0 mm bei einem Dnick 55 
von 5 bar absoiut. Getestet wurde die N2C)-Zersetzung mit foigendem Gasgesmisch: 

6% N20, 1,5% H20, 1000 ppm NO; 10% Q2, 1% CX)2. Rest N2; GHSV (Gas Hour Space Velocity) = 4000 Nl Gas/lKat h 
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Eigebnisse der Ibsts 





Katalysator 


VI 


V2 


V3 


Bl 


B2 


B3 


s 


x-Wert (MXAI2O4) 


0,61 


0,76 


0,60 


1,00 


1,00 


1,01 




Umsatz (%) des nicht- 


46,3 


43,3 


37,8 


58,0 


60,6 


63,3 


10 


desaktivierten Katalysators 














Umsatz (%) des 21 d 

bei VSCC getemperten Kontakts 


30,1 


32,1 


25,2 


56,2 


48,5 


50,3 


15 


















Katalysator 


B4 


B 5 


B6 


B7 


B8 


B9 




x-Wert(MxAl204) 


1.05 


1.01 


1,00 


1,00 


1,00 


1.00 


20 


Umsatz (%) des nicht- 
desaktivierten Katalysators 


69,6 


72,3 


67,1 


68,7 


82,5 


84,8 


25 


Umsatz (%) des 21 d 


.48,5 


65,5 


52,3 


68,1 


65,7 


64,3 


bei 750°C getemperten Kontakts 















30 Paten tanspriiche 

1. Kupferhaltiger Katalysator zur Zersetzung von N2O, enthallend eine Verbindung der allgemeinen Fonnel 
MXAI2O4, in der M Cu oder Mischungen von Cu mit Zn und/oder Mg bedeutet, dadurch gekennzeichnet, daB x ei- 
nen Wert von 0,8 bis 1,5 aufweist. 
35 2. Katalysator nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, daB es sich bei dem Katalysator im wesentlichen um ein 
Spinell, das in geringerem AusmaB Oxide enthalten kann, handelt. 

3. Katalysator nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB er zusStzlich Zr und La in oxidischer Form 
enthalt. 

4. Katalysator nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB er zusSlzlich Metalle der 8. Neben- 
40 gruppe des Periodensystems der Elemente enthalt. 

5. Verfahren zur Herstellung eines Katalysators nach einem der Anspriiche 1 bis 4, in dem die Einsatzstoffe, ent- 
hallend Al, Cu und gegebenenfalls Zn und/oder Mg und gegebenenfalls weitere Zusatzstofife in einem Schritt ge- 
miscbt, zu Formkorpem verformt und gegebenenfalls bei Tfemperaturen von iiber 5(X)**C vorbehandelt werden. 

6. Verfahren zur Herstellung eines Katalysators nach einem der Anspriiche 1 bis 4, umfassend die folgenden 
45 Schritte: 

a) Herstellung eines oxidischen Cu/Al-Formkorpers, 

b) Tranken des Formkorpers mit loslichen Cu- und gegebenenfalls Mg- und/oder Zn-Vferbindungen, 

c) anschlieBendes Trocknen und Calcinieren. 

7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet, daB Cu und gegebenenfalls Zn und/oder Mg in Form einer 
50 Mischung ihrer Oxide und/oder Nitrate eingesetzt werden. 

8. Verfahren zur katalytischen Zersetzung von reinem oder in Gasgemischen enthallenem N2O bei erhohter Tem- 
pcralur, dadurch gekennzeichnet, daB ein Katalysator nach einem der AnsprUche 1 bis 4 eingesetzt wird. 

9. Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, daB die Zersetzung in CJcgenwart von 0,01 bis 50 VoL-% 
NOx, bezogen auf das Gesamtgas, durchgefUhrt wird. 

55 10. Verfahren nach Anspruch 8 oder 9, dadurch gekennzeichnet, daB das Gasgemiscb zusSlzlich N2, 02, CX), CO2, 
H2O und/oder Edelgase enth^t. 
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